



Magnetic and dielectric properties of Fe1-xCoxTiO3 single crystal 
 





まり多くの研究がなされてきた 1-3。そうした中で Kimura らは、低温で強誘電性を示



















  Fe1-xCoxTiO3  は  FeTiO3 と  CoTiO3 の固溶体である。端物質である  FeTiO3 と 








向を c 軸、六角形の中心から辺の中点へ延びる方向を a 軸としている。 
 
 磁性 
   Fe1-xCoxTiO3 はイオン結合的に考えると、O2-、Ti4+、Fe2+、Co2+ となる。O2- と
Ti4+ はそれぞれ閉殻構造となるため、磁性は Fe2+ と Co2+ の 3d 軌道の磁気モーメン
トが担っていると考えられている。端物質である FeTiO3 と CoTiO3 は、どちらも高温
では常磁性であり 30 K ～ 50 K あたりにある磁気転移以下では反強磁性体となるこ
とが知られている。しかし、容易軸方向が異なる。FeTiO3 は、磁気モーメントが c 軸
に平行となる容易軸型の、CoTiO3 は磁気モーメントが c 軸と垂直な面（c 面）と平行
となる容易面型となる。そのため FeTiO3 と CoTiO3 の固溶体である Fe1-xCoxTiO3 
は、組成により磁気構造が異なる。x = 0 ～ 0.4、および 0.8 ～ 1 ではそれぞれ、
FeTiO3 および CoTiO3 の磁気構造を反映したものとなる。それに対して x = 0.5 ～ 




 対象物質である Fe1-xCoxTiO3 試料は、まず、固相反応法で多結晶体を作製し、その多
結晶試料を Floating Zone 法（FZ 法）で単結晶化させることで作製された。固相反応法
とは融点以下の温度で粉末試料を焼成させる試料作製方法である。まず、粉末原料であ
る FeTiO3 (純度 99.9 %)、と CoTiO3 (純度 99 %)の粉末を目的の質量比になるように秤
量し、その後乳鉢で十分に混合した。混合した試料はアルミナボートにつめ、1000 ℃ で 











CO2 の３種類のガスからなる雰囲気下で行った 11。 
 
試料評価 
 作製した単結晶体は粉末 x 線回測定により単相性を、ラウエ写真により単結晶性
を確認した。また、ラウエ写真により結晶方位も確認し、目的の結晶方位にそってダイ
アモンドカッターで切断した。ラウエ写真では結晶方位の対称性しか分からないため、
粉末 x 線回折測定使用した装置を用いて切断面の x 線回折ピークを測定することで目
的の結晶面であることを確認した。 
 試料の磁性は、SQUID 素子を用いた磁化測定装置を使用した。また、誘電率の測定




本研究では、x = 0、0.35 の単結晶体を作成しその物性測定を行った。以下にそれぞ
れについての結果を示す。 
 
FeTiO3 (x = 0) 











 x 線回折測定 

















  磁性測定 




結果を示している。図(a) より、58 K (TN)
近傍に反強磁性相転移に起因した磁気異
常が観測されていることが分かる。また、
















  誘電性測定 
 図 4 に比誘電率の温度依存性の結果を
示す。図 (a)、(b) はそれぞれ交流電場を a 
軸および c 軸に平行に印加した場合の結
果である。また、図中には、図 3 (a) で示
した反強磁性相転移温度 TN も示した。図 
(a) においては、100 kHz （黒線）、10 kHz 
（赤線）の２つの周波数の交流電場での測




に示す。図 5 (a) より、TN 近傍に小さな折









とを示唆している。対して図 5(b) では TN 
近傍にはっきりとした誘電異常を観測で
きなかった。そこで、図 5 (a) で TN 近傍で観測された誘電異常が磁気転移に起因する




図 㻡㻌 㻌図 㻟㻌の温度微分の温度依存性㻌
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に 70 kOe 印加磁場下での (a)比誘電率
およびその (b)温度微分の温度依存性
を示す。また、図には図 3 で示した 70 
kOe での反強磁性相転移温度 TN 70kOe 
H//c も示した。磁場の印加により反強磁





















Fe0.65Co0.35TiO3 (x = 0.35) 
 
  本物質は先行研究で示された磁気相図により、42 K 近傍で FeTiO3 と同じ c 軸に容












   x 線回折測定 
  図 8 に作製した単結晶体を粉末状にす
りつぶして測定した粉末 x 線回折測定の





















果を示している。図(a) より、52 K (TN) 近
傍と 22 K (TL) 近傍に磁気異常が観測され


















い TN が低温側にシフトし、TL は消失していることが分かる。 
 
 誘電性測定 












依存性を調べるため 70 kOe の外部磁場
下で同様の測定を行った。図 13 に a 軸に
平行に電場を印加したときの誘電率の温
度依存性とその温度微分を示す。図中にゼ
ロ磁場および 70 kOe 磁場下での反強磁性
相転移温度をそれぞれ TN および TN 70kOe 
H//c として示している。また 70 kOe 外部磁
場下では、TL は消失してしまうので示し
ていない。図 12 で観測されていた TN での











ときも同様に TN 70kOe H//近傍に誘電異常が
あるように結果が得られている。 
  次に、焦電法による分極の測定を行っ
た。図 14 に a 軸に平行に電場を印加した
場合の (a )ゼロ磁場および (b)70 kOe 印加



































 次に、当初の目的の磁気構造を有する Fe0.65Co0.35TiO3 の磁性と誘電性の測定を行っ



































   容易軸型の反強磁性相転移温度のところで比誘電率の温度依存性に異常を観測した。 
  分極の測定により反強磁性相で自発分極が発現している可能性があることを発見した。 
  自発分極は磁気構造と異なり外部磁場に対する依存性は全く観測されなかった。 
・Fe0.65Co0.35TiO3 について 
  容易軸型の反強磁性相転移温度のところで比誘電率の温度依存性に異常を観測した。 
  分極の測定により反強磁性相で自発分極が発現している可能性があることを発見した。 
  外部磁場に対する依存性は比誘電率は反強磁性相転移に連動していたが、自発分極
は全く依存性が全く観測されなかった。 
   ドメイン混在型の磁気構造転移温度では、比誘電率には小さな異常が観測された
が、誘電分極には全く異常は観測されなかった。 








[1] Y. Tokura, A. Urushibara, Y. Moritomo, T. Arima, A. Asamitsu, G. Kido and N. Furukawa, J. 
Pys. Soc. Jpn. 63, 3931 (1994). 
[2]  A. Urushibara, Y. Moritomo, T. Arima, A. Asamitsu, G. Kido and Y. Tokura, Phys. Rev. B 
51, 14103 (1995). 
[3]  Y. Tokura and Y. Tomioka, J. Magn. Magn. Mater 200, 1 (1999). 
[4] T. Kimura, T. Goto, H. shintani, K. Ishizaka, T. Arima, and Y. Tokura, Nature 426, 55 (2003). 
[5] H. Katsura, N. Nagaosa, and A. V. Balatsky, Phys. Rev. Lett. 98, 057205 (2005). 
[6] G. Lawes, A. B. Harris, T. Kimura, N. Rogado, R. J. Cava, A. Aharony, O. Entin-Wohlman, 
T. Yildirim, M. Kenzelmann, C. Broholm, and A. P. Ramirez, Phys. Rev. B 95, 087205 (2005). 
[7] Y. Yamasaki, S. Miyasaka, Y. Kaneko, J.-P. He, T. Arima, and Y. Tokura, Phys. Rev. Lett. 
96, 057205 (2006). 
横浜市立大学論叢自然科学系列　2017年度：Vol.66 No.1・2・3
52
[8] K. Taniguchi, N. Abe, T. Takenobu, Y. Iwasa, and T. Arima, Phys. Rev. Lett. 97, 097203 
(2006). 
[9] H. Kato, Y. Yamaguchi, M. Yamada, S. Funahashi, Y. Nakagawa and H. Takei, J. Phys. C 19, 
6993 (1986). 
[10] Q. J. Harris, Q. Feng, Y. S. Lee, Y. -J. Kim, R. J. Birgeneau, and A. Ito, Z. Phys. B 102, 163 
(1997). 
[11] H. Takei, Y. Syono, K. Kitamura and A. Ito, J. Mater. Sci. 18, 894 (1983). 
